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Door vanuit een opdampcel metaalatomen te deponeren op een metalen substraat is
het mogelijk een (dun) metaallaagje te groeien op een metalen oppervlak. Onder gunstige
condities kunnen de gedeponeerde atomen zich ordenen op het oppervlak, waardoor een
vlakke laag gevormd wordl Het op een gecontroleerde manier kunnen aanbrengen van dunne,
vlakke metaallagen op een vlak metalen oppervlak is van groot technologisch belang. Het
verschaft de mogelijkheid tot het maken van kunstmatige materialen met gunstige
eigenschappen, die moeilijk, of zelfs onmogelijk op een andere manier verkregen kunnen
worden. Magnetische multilagen zijn goede voorbeelden van dit soort aÍificiële structuren.
Ze bestaan uit een aantal verschillende metalen (twee tot vier), die om en om in dunne
(enkele atoomlagen dikke) lagen op elkaar gestapeld zijn. De gunstige magnetische eigen-
schappen van deze multilagen maken ze bij uitstek geschikt voor toepassingen op het gebied
van magnetische opslag (met zeer hoge dichtheid) van data, en tevens voor het uitlezen van
magnetische banden en schijven. De kwaliteit van de magnetische eigenschappen van de
multilagen is kritisch aÍhankelijk van de kwaliteit van de aangebrachte metaallagen. Met name
de vlakheid van de gegroeide lagen, en de scherpte van de grenslaag tussen twee
opeenvolgende lagen spelen een belangrijke rol.
Na depositie kunnen de atomen diffunderen over het oppenlak, door naar naaste-buur
plaatsen op het oppervlak te springen. De diffusiesnelheid is sterk afhankelijk van de
temperatuur. Bij lage temperaturen (bijvoorbeeld 100 K) kunnen de gedeponeerde atomen als
immobiel beschouwd worden. In dat geval is de kans $oot dat er drie-dimensionale
structuren gevormd worden op het oppervlak, ten gevolge van depositie van atomen op al
aanwezige eilandjes van atomen. Voor technologische toepassingen zijn dergelijke lagen
minder geschikt, omdat ze niet voldoende vlak zijn.
Bij hoge temperaturen (enkele honderden graden Celsius) is de diffusiesnelheid zeer
groot, en kan een gedeponeerd atoom een groot aantal stappen maken over het oppervlak
voordat het volgende atoom arriveerr Op het oppervlak zijn altijd oneffenheden aanwezig,
bijvoorbeeld in de vorm van stapranden die de scheiding vorrnen tussen terrassen van atomen.
Ten gevolge van de hoge diffusiesnelheid op het oppervlak, en het feit dat het in de meeste
gevallen energetisch gunstig is voor een atoom om aan een staprand te zitten in plaats van
als los atoom op het oppervlak (adatoom), zullen de gedeponeerde atomen gevangen worden
door de reeds aanwezige stapranden. In dit geval worden vlakke lagen gevormd. De prijs die
hiervoor betaald moet worden is dat de temperatuur hoog moet zijn, meestal ver boven
kamertemperatuur. Dit maakt deze groeiwijze voor praktische toepassingen minder geschikt,
ook al omdat interdiffusie van de lagen kan optreden.
In het tussenliggende temperatuurgebied, rond kamertemperatuur, kan zowel twee-
dimensionale (2D) laag-voor-laag groei optreden, als drie-dimensionale (3D) groei. De
gedeponeerde atomen diffunderen over het oppervlak tot ze gevangen worden door een
staprand, door een ander adatoom, in welk geval een eilandje gevormd wordt (nucleatie), of
door een al eerder gevormd eiland. De eilanden op het oppervlak groeien door het invangen
van diffunderende adatomen. Het optreden van 2D-groei dan wel 3D-groei wordt bepaald door
wat er gebeurt als een atoom landt op een bestaand eiland. In het geval dat zo'n atoom over
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de rand van het eiland kan springen voordat er nieuwe atomen op het eiland landen, zal 2D-
groei optreden. Er fteedt dan geen nucleatie op op bestaande eilanden, en op een gegeven
moment zullen de groeiende eilanden samensmelten tot een vlakke laag. De volgende laag
begint pas te groeien als de onderliggende laag (bijna) geheel gevuld is. Drie-dimensionale
groei kan opEeden, indien de verblijftijd van een atoom op een eiland zo lang is dat er
nucleatie op het eiland kan opfreden. De kans dat dit gebeurt neemt toe naarmate de barriere
voor diffunderende adatomen om over een eilandrand te springen toeneemt. Uit experimenten
en berekeningen is bekend dat het in een groot aantal gevallen moeilijker is voor een adatoom
om over een staprand te springen, dan om een sprong te maken op een vlak oppervlak. De
kans op 3D-groei neemt eveneens toe met toenemende (gemiddelde) eilandgrootte. Vanuit
technologisch standpunt gezien is twee-dimensionale laag-voor-laag groei het te prefereren
groeimechanisme.
De groeiwijze die op zal freden is aÍhankelijk van de materiaaleigenschappen van de
gebruikte metalen, de substraattemperatuur, en de opdampsnelheid. In sommige gevallen is
het niet of zeer slecht mogelijk om de experimentele condities zo te kiezen dat 2D-groei
optreedt. In dergelijke gevallen kunnen andere technieken worden toegepast om 2D-groei te
stimuleren. Men kan bijvoorbeeld tegelijketijd met het opdampen het oppervlak beschieten
met een bundel snelle deeldes (ion-beam assisted deposition, IBAD). Op deze manier wordt
het oppervlak lokaal verwarmd, en wordt exfia mobiliteit verschaft aan de atomen. Bovendien
worden door de invallende deeltjes atomen van hun plaats geschoten, die vervolgens gat€n
in de gegroeide laag kunnen opvullen. Dit resulteert over het algemeen in vlakkere lagen.
Zeer recent is een andere manier gevonden om op metalen 2D-groei te stimuleren, door het
aanbrengen van (kleine hoeveelheden) surfactants. Dit zijn atomen op het oppervlak, die
bepaalde oppervlakte-eigenschappen beihvloeden, en die bij groei telkens naar het oppervlak
diffunderen. Zo'n surfactant atoom kan zich bijvoorbeeld hechten aan de randen van eilanden,
en de barriere voor adatomen om van een eiland af te springen verlagen. Hierdoor neemt de
kans af dat nucleatie op eilanden optreedt, en dus wordt 2D-groei gestimuleerd.
Bij het groeien van metaallagen op een metalen ondergrond, onderscheiden we twee
gevallen: (1) de aangebrachte laag bestaat uit hetzelfde materiaal als het substraat (homo-
epitaxiale groei), en (2) de atomen in de te groeien laag zijn verschillend van de atomen in
het substraat (hetero-epitaxiale groei). De bovenstaande bespreking van groeiwijzen is zowel
van toepassing op homo-epitaxiale groei als op hetero-epitaxiale groei. Voor hetero-epitaxiale
groei geldt echter de beperking dat het verschil in roosterconstante tussen de beide metalen
niet te groot mag zijn (maximaal = 6Vo), omdat anders spanning in de gegroeide laag de
oorzaak kan zijn van het opfieden van 3D-groei.
De bedoeling van het werk in dit proefschrift is een bijdrage te leveren aan een beter
begrip van de processen die optreden bij de epitaxiale groei van metalen op metalen, en het
bestuderen van mogelijkheden om 2D laag-voorJaag groei te stimuleren. Hoewel al het werk
uit dit proefschrift relevant is voor epitaxiale groei op metaaloppenlakken, hebben wij geen
groei-experimenten uitgevoerd. In plaats daarvan hebben we metingen en modelberekeningen
gedaan aan twee modelsystemen, In op Cu(100), en Cu op Cu(100), om op die manier bij te
dragen tot een beter begrip van de fundamentele processen die van belang zijn voor de
epitaxiale groei van metalen. De gebruikte computermodellen zijn getest door middel van













































Bij LEIS experimenten wordt een oppervlak beschoten door een parallelle bundel
snelle ionen, in ons geval bestaande uit het edelgas neon (Ne). Door de energie- en
hoekverdeling te meten van de deeltjes die verstrooid zijn door de atomen in het oppervlak,
kan gedetailleerde informatie worden verkregen over welke atomen aanwezig zijn op het
oppervlak, en hoe de atomen ten opzicht van elkaar gepositioneerd zijn. We hebben deze
techniek onder meer gebruikt om te kijken naar de posities en beweeglijkheden van In atomen
op een gestapt Cu(100) oppervlak. Dergelijke informatie is van belang om inzicht te lrijgen
in de beginstadia van hetero-epitaxiale groei, en tevens om de rol van surfactant atomen op
een atomair niveau te kunnen 'uegrijpen. Voor de modelberekeningen aan hetzelfde systeem
hebben we gebruik gemaakt van een atom-embedding model om de interatomaire interacties
tussen de metaalatomen op een realistische manier te beschrijven. Naast het berekenen van
eigenschappen die we ook gemeten hebben met LEIS, hebben we ook berekeningen
uitgevoerd aan eigenschappen die (nog) niet experimenteel bepaald zijn. Een van de
interessante resultaten van deze berekeningen is, dat door de toevoeging van kleine
hoeveelheden In een stimulatie van 2D-groei kan worden verkregen in het geval van homo-
epitaxiale groei van Cu op Cu(100). Deze voorspelling is gebaseerd op het feit dat uit de
berekeningen volgt dat de barriere voor een Cu atoom om over een staprand te springen,
drastisch verlaagd wordt door de aanwezigheid van In atomen aan of in een staprand.
Aangezien ook uit de berekeningen volgt dat In naar het oppervlak zal diffunderen bij groei
bij temperaturen boven 160 K, verwachten we dat In gebruikt kan worden als een surfactant
bij de groei van Cu op Cu(100). Het zou zeer interessant zijn om experimenteel te verifiëren
of dit effect ook in werkelijkheid optreedt. Een ander voorbeeld van uitgevoerde berekeningen
heeft betrekking op de waameming, zowel in de berekeningen als in de LEIS experimenten,
dat In atomen opgenomen worden in de bovenste oppervlaktelaag voor temperaturen boven
180 K. In dat geval ontstaat een oppervlaktelegering. Met behulp van computer simulaties
hebben we de structuren die daarbij optreden berekend, als functie van de In bedekking en
de temperatuur. Op de voorpagina van dit proefschrift staan enkele voorbeelden van dergelijke
structuren.
De diffusiesnelheid van adatomen speelt een belangrijke rol in epitaxiale groei. Er zijn
slechts een paar technieken geschikt om diffusie van adatomen op oppervlakken te meten. We
hebben een nieuwe methode ontwikkeld om de energie barriere voor diffusie van adatomen
te bepalen met behulp van LEIS. Hoewel deze methode tot nu toe slechts is toegepast voor
het geval van Cu adatomen op een Cu(100) oppervlak, denken we dat hij toepasbaar is voor
veel meer systemen. De adatomen zijn gecreëerd door het oppervlak te beschieten met
dezelfde bundel die ook gebruikt is voor de metingen. In dit proefschrift staat een
gedetailleerd model beschreven voor de processen die optreden bij de beschieting van een
oppervlak met snelle ionen, en dat derhalve relevant is voor IBAD.
Een ander aspect van epitaxiale groei is "oppervlakte herstel". Tijdens het opdampen
zijn de concentaties van eilanden en adatomen veel hoger dan in de evenwichtssituatie. Door
het opdampen te onderbreken, krijgt het systeem de gelegenheid om evenwicht te bereiken.
De processen die hierbij optreden zijn de vorming van adatoomclusters, de diffusie van
dergelijke clusters als geheel, en het invangen en losraken van adatomen door respectievelijk
van zulke clusters. Deze processen hebben we bestudeerd met behulp van LEIS experimenten
en computer simulaties. Door een nieuwe methode toe te passen was het mogelijk om de
tijdsschaal in de simulaties vergelijkbaar te krijgen met de tijdsschaal van de LEIS
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experimenten.
Recente experimenten hebben aangetoond dat het wel degelijk mogelijk is om relatief
vlakke lagen te groeien bij temperaturen waarbij de mobiliteit van adatomen verwaarloosbaar
klein is. In deze gevallen wordt de vereiste mobiliteit voor het groeien van vlakke lagen
waarschijnlijk verschaft door het depositieproces. Een gedeponeerd atoom wint energie ten
gevolge van de aantrekking door het oppervlak. Die energiewinst zou gebruikt kunnen worden
voor diffusie. We hebben computer berekeningen uitgevoerd, waarin het depositieproces van
een atoom gesimuleerd werd. In een aantal gevallen bleek het inderdaad mogelijk te zijn dat
een gedeponeerd atoom een sprong maakte, ten gevolge van het depositieproces. Vervolgens
hebben we de resultaten van de depositiesimulaties gebruikt voor computer simulaties van
groei-experimenten waarin alleen depositie-geihduceerde mobiliteit een rol speelt. Uit de
resultaten van deze simulaties kunnen we concluderen dat het inderdaad mogelijk is om onder
bepaalde omstandigheden relatief vlakke lagen te groeien bij lage temperatuÍen, in
overeenstemming met de experimenten.
Samenvattend, hebben we aangetoond dat de combinatie van LEIS experimenten en
model-berekeningen aan modelsystemen een bijdrage kunnen leveren aan een beter begrip van
de fundamentele processes die optreden bij de epitaxiale groei van metalen op
metaaloppervlakken. De interatomaire interacties tussen metaalatomen kunnen op een
realistische manier beschreven worden door atom-embedding modellen, die getest kunnen
worden door vergelijkingen met experimentele gegevens. Door middel van berekeningen en
simulaties met behulp van dergelijke modellen, kan gedetailleerde informatie verkregen
worden, die van belang is voor een beter inzicht in zowel hetero-epitaxiale groei als in
(gestimuleerde) homo-epitaxiale groei. De resultaten van de berekeningen kunnen weer leiden
tot nieuwe experimenten. Door gebruik te maken van geschikte algorithmes is het mogelijk
om groei-experimenten te simuleren onder condities die vergelijkbaar zijn met de
experimentele situatie. Concluderend kunnen we zeggen dat in dit proefschrift een mogelijke
weg beschreven is naar een realistische modellering van epitaxiale groei op metalen. 6.
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